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(54) Title: METHOD AND DEVICE FOR PRODUCING FULLERENES 

(54) Bezelchnung: VERFAHREN UND VORRICHTUNG ZUR HERSTELLUNG VON FULLERENEN 
(57) Abstract 

The invention relates to a method and a device 
for the continuous production of carbon black with 
a high fullerene content The device essentially 
consists of a plasma reactor (1), a downstream heat 
separator (2) to separate the non-liquid constituents 
and a cold separator (3) attached thereto. 

(57) Zusammenfassung 

Es wird eine neue Vorrichtung und ein Ver- 
fahren zur kontinuierlichen Herstellung von RuBen 
mit hohem Fullerenanteil beschrieben. Die Vorrich- 
tung besteht im wesentlichen aus einem Plasmareak- 
tor (1), einem nachgeschalteten Warmabscheider (2) 
zur Abscheidung von nieht fluchtigen Bestandteilen 
und einem daran anschlieBenden Kaltabscheider (3). 
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WO 98/55596 PCT/EP98/03399 
Verfahren und Vorrichtung zur Herstellung von Fullerenen 



Die Erfindung beinhaltet eine Vorrichtung und ein Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung 
von Russen mit hohem Anteil an Fullerenen. 

Unter Fullerenen werden im nachfolgenden molekulare, chemisch einheitliche und stabile 
Fullerene verstanden. Als Vertreter dieser Gruppe Fullerene seien Fulleren C 60 , C 70 oder 
5 genannt Diese Fullerene sind in der Regel loslich in aromatischen LSsungsmhteln, Besonders 
bevorzugtes Fulleren ist das Fulleren C^. 

Zur Herstellung von fullerenhaltigen Russen sind zahlreiche Verfahren bekannL Die bisher 
erreichbare Konzentration an Fulleren in den erhaltenen Russen sind allerdings bescheiden, so 
1 0 da ss eine Reindarstellung von Fullerenen nur mit sehr grossem Aufwand mSglich ist Durch 
den damit verbunden sehr hohen Preis der reinen Fullerene sind interessante Anwendungen 
auf verschiedenen Gebieten der Technik aus 5konomischen Grunden von voniherein nicht 
denkbar. 

Beispielsweise sei auf die US-A 5,227,038 hingewiesen, worin eine Laboratoriumsvoirichtung 
1 5 beschrieben ist, die es erniSglicht, durch Einwidcung eines Lichtbogens zwischen als Rohstoff 

dienenden Kobleelektroden auf diskontinuierliche Weise einige Gramm Fullerene herzustellen. 

Abgesehen davon, dass die produzierten Mengen winzig sind, ist die Konzentration an Fulleren 
in den abgeschiedenen Kohlenstoflfrussen selbst sehr gering und ttberschreitet niemals 10% 

der Produktmasse. Ausserdem liegt Fulleren bei diesem Verfahren als Gemisch mit hfiheren 
20 Fullerenverbindungen vor, was zur Isolierung in gentlgender Reinheit kostspielige 

Fraktionierungen erfordert. 

In der US-A 5304,366 ist ein Verfahren beschrieben, das eine gewisse Konzentrierung des 

Produktes zulMsst, aber ein System zum Filtrieren des Gaskreislaufes bei hoher Temperatur 

benutzt, was in der Praxis schwierig durchzufOhren ist 
25 In der EP-B1 0 682 561 ist ein allgemeines Produktionsverfahren fiir Kohlenstof&usse mit 

Nanostruktur beschrieben, welches durch die Einwirkung eines gasfbrmigen Plasmas auf 
Kohlenstoff bei hohen Temperaturen definiert ist In einer der so erhaltenen Produktserien kann 
man bei ausreichenden Behandlungstemperaturen Fullerene auf kontinuierliche technische 
Weise erfialten. 
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Die gemass dem Verfahren der EP-B 1 0 682 561 austretenden Reaktionspiodukte sind indessen 
sehr unrein und enthalten wiederum bestenfalls 10 % Fulleren als Gemisch mit hflheren 
Fullerenen neben nicht in Fullerene umgewandeltem Kohlenstoff. 
Die Aufgabe der Erfindung bestand folglich darin, eine Vorrichtung und ein Verfahren zu 
5 entwickeln, das gestattet kontinuieriich Russe mit hohem Fullerenanteil herzustellea 
Die Aufgabe konnte gelOst werden mit der erfindungsgemSssen Vorrichtung gemass 
Patentanspnich 1 und dem darauf aufbauenden Verfahren nach Patentanspruch 12. 

Beschreibung der Figuren: 

10 

Fig. 1 zeigt eine AusfUhrungsform der erfindungsgemfissen Vorrichtung, bestehend im 
wesentlichen aus Plasmareaktor (1) mit der ersten Reaktionskammer (A) und der zweiten 
Reakrionskammer (B), aus dem daran anschliessenden Wannabscheider (2) und dem daran 
anschliessenden Kaltabscheider (3). 
1 5 Fig- 2 zeigt einen Ausschnitt aus dem Kopfteil des Plasmareaktors (I), umfassend im 
wesentlichen die erste Reaktionskammer (A). 

Fig. 3 zeigt die Sicht von oben aufden Plasmareaktor (1), darstellend eine Ausfilhrungsform der 
Erfindung mit drei im Winkel von 120° verteilten Elektroden (4), einer zentralen 
Zufuhieinrichtung (5) fQr das kohlenstoffhaltige Material und der hitzebestandigen und 
20 warmeisolierenden Auskleidung (6). 

Fig. 4 zeigt eine weitere AusfUhrungsform der erfindungsgemSssen Vorrichtung, die im 
wesentlichen aus denselben Bestandteilen wie Fig. 1 besteht, worin aber der Produktfluss im 
Plasmareaktor (1) entgegen der Schwerkraft verlSuft 

25 Die erfindungsgemSsse Vorrichtung besteht gemfiss Patentanspruch 1 aus: 

a) einem Plasmareaktor (1), der aus einer ersten Reaktionskammer (A) besteht, in welcher 
zwei oder mehrere Elektroden (4) eingelassen sind; die erste Reaktionskammer (A) ferner 
eine Zufuhreinrichtung (5) fur das Plasmagas und die kohlenstoffhaltigen Verbindungen 
30 enthalt, weiche das Plasmagas und die kohlenstoffhaltigen Verbindungen zentral in die 

Reaktionszone leitet; der Plasmareaktor (1) eine der ersten Reaktionskammer (A) 
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angrenzende, zweite Reaktionskammer (B) enth&lt, die tiber geeignete Einrichtungen zur 
KQhlimg des aus der ersten Reaktionskammer (A) austretenden Reaktionsgemisches 
verfUgt, 

5 b) einer dem Plasmareaktor anschliessenden Wannabscheider (2) und 

c) einem mit dem Wannabscheider verbundenen Kaltabscheider (3). 

Der Plasmareaktor (1 ) besteht zweckmassig aus einem zylinderfbrmigen Metallmantel der 
1 0 gegebenenf alls doppelwandig ausgelegt werden kann. In dieser Doppelwandung kann ein 
geeignetes KOhlmittel zirkulieren. Der Metallmantel kann ausserdem eine, in der Regel aus 
Graphit oder zusfitzlich aus einer Keramikschicht bestehende, Isolation (6) vorgesehen sein. 
Die erste Reaktionskammer (A) ist ftir die Plasmareakdon bei sehr hohen Temperaturen 
vorbehalten. 

15 Im Kopfteil der ersten Reaktionskammer (A) sind eifindungsgemass zwei oder mehrere, 
bevorzugt drei, Elektroden (4) eingelassen. Die Elektroden sind zweckmMssig winklig zur 
Achse so angeordnet, dass sie im oberen Teil der ersten Reaktionskammer (A) einen 
Schnittpunkt bilden und aber Stopfbttchsen (7) individuell in der Richtung ihrer Achsm 
stufenlos verstellbar sind. Die Neigung zur Senkrechtachse liegt zweckmassig im Bereich von 

20 1 5° bis 90°, jedoch in alien Ffillen so, dass eine leichte Ztlndxing des das Plasma erzeugenden 
Lichtbogens ermflglicht wird und eine maximale Stabilitat des Plasmas garantiert ist 
Von Vorteil sind die Elektroden (4) gleichmfissig verteilt, entsprechend ergibt sich bei drei 
Elektroden ein Winkelabstand von 120°- Oblicherweise werden in der Fachwelt Obliche 
Plasmaelektroden verwendet Diese bestehen Oblicherweise aus einem mSglichst reinen 

25 Graphit in der Form von zylindrischen StSben von in der Regel einigen Zentimetern 

Durchmesser. Gegebenenfalls enthait der Graphit weitere Elemente, die einen stabilisierenden 
Effekt auf das Plasma haben- 
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Die Elektroden werden in der Regel mit. Wechselspannung zwischen 50 und 500 Volt betrieben. 
Die zugefuhrte Energie bewegt sich fiblicherweise im Bereich von 40 kW/h bis 150 kW/h. Eine 
geeignete Steuerung der Elektroden sorgt filr eine gleichmassige und stabile Plasmazone. Die 
Elektroden werden ihrem Abbrand entsprechend automatisch nachjustiert. 
Die Zufuhreinrichtung (5) dient als Speisungsorgan sowohl fur die kohlenstofihaltigen 
Verbindungen als auch fur das Plasmagas. Es kann dabei auf in der Fachwelt fibliche 
Vorrichtungen zurttckgegriffen werden, die eine gleichmassige Zufuhr ermoglichen. Die 
Zufuhr erfblgt zweckmassig zentral in die durch die Elektroden gesteuerte Plasmazone. 
Die zweite Reaktionskammer (B) verfugt fiber geeignete Einrichtungen zur wirksamen und 
gezielten RQhlung des aus der ersten Reaktionskammer (A) austretenden Reaktionsgemischs. 
In einer vorzugsweisen AiisfUhrungsform kann dafur eine Zufuhreinrichtung (8) vorgesehen 
sein, die z. B. durch Zyklonwirkung eine geeignete VerteUung von z. B. Plasmagas oder 
gegebenenfalls einem anderen KOhlmittel erlaubt. 

Erfindungsgemass wird das aus der zweiten Reaktionskammer (B) austretende 
Reaktionsgemisch dem Warmabscheider (2) zugefuhrt 

Der Warmabscheider (2) 1st zweckmassig in Form eines isolierten oder isotherm beheizbaren 
Zyklons ausgestaltet, welcher im unteren Teil eine Schleuse (9) zur Abtrennung der nicht 
flflcfatigen Bestandteile, eine Leitung (10) zur Rtickfuhrung der nicht flttchtigen Bestandteile 
in den Plasmareaktor (1) sowie im oberenTeU eine Leitung (11) zur OberfQhrung der 
flttchtigen Bestandteile in den Kaltabscheider (3) enthalt 

Die isotherme Beheizung des Zyklons kann durch fibliche Massnahmen erretcht werden. 

Alternativ kann der Warmabscheider durch einen geeigneten hitzebestandigen Filter ersetzt 
werden. Ein solcher FUter kann z B. aus hitzebestandigen Materialien wie aus poroser 
Keramik, einer MetaUfritte oder einem Graphitschaum bestehen. Entsprechend dem 
Warmabscheider konnen nicht naher dargestellte Einrichtungen, die eine Rttckfuhrung der 
abgetrennten festen Bestandteile ermSglichen, sowie Leitungen, die eine Oberftthrung der 
gasfbrmigen Bestandteile in den Kaltabscheider (3) gestatten, vorgesehen sein. 
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Dem Warmabscheider (2) ist eiri Kaltabscheider (3) angeschlossen, welcher zweckmassig in 
Form eines kOhlbaren Zyklons ausgestaltet ist und, welcher imunteren Teil eine Schleuse (12) 
zur Abtrennung der fullerenhaltigen Russe und im oberen Teil eine Leitung (10) zur 
Ruckfuhrung des Plasmagases in den Piasmareaktor (1) enthalt. 
5 Die KQhlung dieses Zyklons kann auf ubliche Art und Weise z. B. Qber einen mit 
Kfihlflussigkeit gespiesenen Kuhlmantel erfolgen. 

In einer weiteren Ausgestaltung der erfindungsgemassen Vorrichtung kann eine Leitung (13) 
fur die Speisung der KuMeinrichtung der zweiten Reakuonskammer (B) aus der Leitung (10) 
10 abgezweigt sein. 

Auch kann eine Eintragungsvorrichtung (14) fur das kohlenstofiEhaltige Material vorliegen, die 
gestattet, das kohlenstoffhaltige Material Qber eine Schleuse (15) in die Leitung (10) 
einzuspeisen. 

1 5 Gegenstand der Erfindung ist im weiteren ein Verfahren zur Herstellung von Russen mit 
hohem Anteil an den eingangs genannten FuUerenen aus kohlenstoffhaltigen Verbindungen 
im Plasma mit Hilfe der vorstehend dargestellten erfindungsgemassen Vorrichtung. 
Insbesondere betrifft die Erfindung ein Verfehren zur Herstellung von Russen mit hohem 
Anteil an Fulleren Ceo. 

20 

Zweckmassig wird die Temperatur des Plasmas so eingesteUt, dass eine grSsstmdgUche 
Verflflchtigung des eingetragenen kohlenstoffhaltigen Materials erreicht wird. In der Regel 
betragt die Temperatur im ersten Reaktionsraum (A) im Minimum 4000 °C. 

25 Als Plasmagas wird zweckmassig ein Edelgas oder ein Gemisch von verschiedenen Edelgasen 
verwendet Bevorzugt wird Helium, gegebenenfalls im Gemisch mit einem anderen Edelgas 
verwende-t Die verwendeten Edelgase sollten so rein wie mSglich sein. 

Als kohlenstotlhaltiges Material wird von Vorteil ein hochreiner Kohlenstoff verwendet, der 
30 mogUchst frei ist vou stfirenden und die QualitSt der Fullerene negativ beeinflussenden 
Verunreinigungen. 
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Verunreinigungen wie z. B. Wasserstoff, Sauerstoff oder Schwefel verringcrn die 
Pxoduktionsausbeute an Fuilerenen und bilden unerwQnschte Nebenprodukte. Andererseits 
verursachtjede gasformige im Kreislauf des Herstellnngszyklus vorhandene Verunreinigung 
eine Verminderung der Reinheit des Plasmagases und erfordert Zufuhr des Plasmagases in 
5 reiner Form, urn die ursprungliche Zusammensetzung aufrechtzuerhalten. 

Allerdings ist es auch mSglich, das Plasmagas direkt, im Kreislauf des Herstellungszyklus, einer 
Reinigung zu unterziehen. 

ZweckmSssig gelangen hochreine feingemahlene KohlenstoSpulver vom Typ Acetylenruss, 
Graphitpulver, Russe, gemahlene pyrolytische Graphite oder hochkalcinierte Kokse oder 
10 Gemische der genannten Kohlenstoffe zum Einsatz. Um eine optimale Verdampfung im Plasma 
zu erzielen, sind die genannten KohlenstoSpulver bevorzugt m6glichst fein. GrSbere 
Kohlenstofiteilchen kOnnen unter UmstSnden unverdampft die Plasmazone passieren. In diesem 
Fall kann eine Vorrichtung gem&ss Figur 4, worm die Kohlenstoffteilchen der Schwerkraft 
entgegengesetzt in die Plasmazone gelangen, Abhilfe schaffen. 

15 

Das kohlenstoffhaltige Material wird zweckmSssig zusammen mit dem Plasmagas fiber die 
Zufuhreinrichtung (5) in den Piasmareaktor gespiesen. 

Das Plasmagas enthfllt das kohlenstoffhaltige Material zweckmSssig in einer Menge von 
0,lkg/m 3 bis5kg/m 3 v 

20 

Das in der ersten Reaktionskammer (A) gebildete Reaktionsgemisch wird wie obcn bereits 
erwShnt in der zweiten Reaktionskammer (B) mit genflgender Wirksamkeit gekOhlt, um es filr 
einen definierten Zeitraum von in der Regel Bruchteilen einer Sekunde bis zu einer Sekunde auf 
einer Temperatur von zweckmSssig zwischen 1000 °C und 2700 °C zu halteiL In dieser Phase 
25 rekombinieren sich die aus der ersten Reaktionskammer (A) austretenden gasfbnnigcn 
Kohlenstof&nolekQle zu den eingangs genannten Fuilerenen. 

Die Kuhlung eireicht man, wie oben dargestellt, mit geeigneten KtlUeinrichtungen, bevorzugt 
dureh gleichmSssige Verteilung einer definierten Menge von kaltem Plasmagas in die zweke 
Reaktionskammer (B), Dieses kalte Plasmagas wird zweckmSssig aus reziikulierten Plasmagas 
30 gewonnen. 
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Am Austritt der zweiten Reaktionskammer (B) besteht das Gemisch in der Regel aus Plasmagas, 
gewGnschtem Fulleren im gasfbraiigen Zustand, aus einem Teil des nicht umgewandelten 
Rohstoffes und aus nicht verdampfbaren Fullerenen. 

Im Warmabscheider (2), der, wie oben dargestellt, als Zyklon ausgestaltet ist, werden durch die 
Zyklonwirkung die festen Anteile von den gasformigen Anteilen getrennL Das gewOnschte 
Fulleren, das selbst fluchtig, ist kann folglich mit einem Wiriomgsgrad von bis zu 90% von den 
Obrigen nicht flQchtigen Kohlenstofiverbindungen getrennt werden. 

Den Warmabscheider (2) halt man durch bekannte Mittel isotherm auf einer Temperatur von 
zweckmassig 600 °C bis 1000 °C, urn jegliche {Condensation vom gewOnschten Fulleren in 
irgendeinem ihrer Teile zu vermeiden. 

Eine Schleuse (9) am Boden des Warmabscheider (2) ennSgiicht es, den nicht in gewQnschtes 
Fulleren umgewandelten Kohlenstoff z. B. mit Hilfe eines GeblSses in den geschlossenen 
Gaskreislauf kontinuierlich ziiriickzufiihren. 

Der obengenannte und aber nicht nSher dargestellte Filter vermag dieselbe Funktion wie der 
vorstehend dargestellte Warmabscheider (2) zu erfiillen- 

Dem Warmabscheider (2) folgt der Kaltabscheider (3), Dieser wird durch beliebige bekannte 
Mittel auf eine Temperatur, die zur {Condensation des gewOnschten Fullerens ausreicht, 
zweckmSssig auf eine Temperatur von Raurateraperatur bis 200 °C gektihlt 
Am Austritt des Kaltabscheiders (3) sammelt sich in der Regel ein pulverfbrmiges Material, das 
au s einem Russ mit einem Anteil an gewQnschtem Fulleren von bis zu 40% enth&It 
Dank der Schleuse (12) kann der mit dem gewOnschten Fulleren angereicherte Russ dem 
Verfahren entnommen und der weiteren Reinigung zugefQhrt werden. Die weitere Reinigung 
kann dabei nach bekannten Verfahren, z. B. durch Extraktion (Dresselhaus et al., Science of 
Fullerenes and Carbon Nanotubes, Academic Press, 1 996, Chapter 5, 1 1 1 fil, insbesondere 
chapter 5.2 und chapter 5.3), erfolgen. 

Das aus dem Kaltabscheider (3) austretende Piasmagas kann z. B. Ober ein Geblase uber die 
Leitung (10) in den Plasmareaktor (1) zurQckgefOhrt werden. 

Eine Abzweigung (13) von dieser Leitung (10) ermfiglicht die ROckfiihrung eines Teils des 
kalten Stroms in den zweiten Reaktionsraum (B) zwecks Kiihlung des Reaktionsgemisches. 
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Die nachfolgenden Beispiele verdeutlichen den Gegenstand der Erfindung ohne diesen jedoch 
auf den Umfang der Beispiele zu beschrSnken. 
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Beispxel 1 

5 Die Vorrichtung besteht aus einem zyiindrischen Reaktor mit einem Innendurchmesser von 
300 mm, einer Hohe von 150 cm und einem Doppeikflhlmantel mit Wasserumlauf. Zwischen 
der Graphitauskleidung und der Innenwand der Diuckkammer ist eine Isolierschicht aus 
Graphitschaum angeordnet Drei Graphitelektroden mit einem Durchmesser von 20 mm sind 
mittels einer Gleitvoirichtung durch die Reaktoriiaube hindurch mit Hilfe von in elektrisch 

1 0 isolierten Htllsen eingesetzten Stopfbttchsen positioniert Eine zentrale Leitung mit einem 
Durchmesser von 3 mm client der Rinfilhrung der Graphitsuspension in das plasmagene Gas. 
Das Plasmagas ist reines im Kreislauf geftthrtes Helium. 

Die Elektroden werden mit Wechselspannung so versorgt, dass die zugefuhrte Leistung 
lOOkw/hbetrSgt 

15 Mit einem Dreiphasenregler der in Lichtbogendfen verwerideten Art wird eine relative Konstanz 
der elektrischen Eigenschaften auf dem Plasmaniveau sichergestellt. In der Reaktionskammcr A 
wird so eine Piasmatemperatux von ca. 5000 °C gehalten. 

Die Reaktionskammer B wird mit kaltem zurilckgefflhrtem Gas versorgt, urn dessen Temperatur 
auf einem Wert von ca. 1600 °C zuhalten. 

20 Der Rohstoff ist mikronisierter Gn^hit vom Typ TIMREX ® KS 6 der Timcal AG, CH-Sins. 
Mit einer Gasmenge von 10 m 3 /h auf der HShe des Reaktoreingangs und einem Stofizusatz von 
10 kg/h stellt sich nach einer Stunde Laufzeit ein permanenter Zustand ein. Im Wannabscheider 
(2X der auf einer Temperatur von 800 °C gehalten wird, wurden fiber die Schieuse (9) 8 kg/h 
nicht flflchtige Kohlenstofiverbindungen abgetrennt und zurQckgefiihrt Es wurde gefunden, 

25 dass ca, 6% des eingefOhrten Kohlenstofis unter diesen Bedingungen in gasf&rmiges Fulleren 
C w umgewandelt wurde. Mit einem Wirkimgsgrad des Wannabscheiders von ca. 90% war das 
Fulleren zu einem kleinen Teil mit nicht fluchtigen Kohlenstofiverbindungen und Helium 
vermischt. Dieses Aerosol wurde dem Kaltabscheider (3), der auf einer Temperatur von 150 °C 
gehalten wurde, ttberfilhit 
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Das sich am Boden des Kaitabscheiders (3) ansammelnde Produkt wurde bei stabilem Bctrieb in 
einer Menge von 2 kg/h aus der Schleuse (12) ausgetragen und bestand aus 30% Fulleren als 
Gemisch nrit nicht umgesetzten Kohlenstoffen. 

Das erhaltene Produkt kann in diesem Zustand verwendet werden, wurde aber gemSss 
Dressclhaus et aL, Science of Fullerenes and Carbon Nanotubes, Academic Press, 1996, Chapter 
5, 1 1 1 ffi, insbesondere chapter 5.2 und chapter 5.3, durch Extraktion mit Toluol weiter 
geieinigt Die beispielgemfisse Produktion erlaubt die Herstellung von 0,6 kg/h reinem Fulleren 

C60- 



Beispiel2 

Das Verfahren gemSss Beispiel 1 wurde wiederholt, lediglich Helium wurde durch Argon 
ersetzt Unter diesen Bedingungen konnte nach Reinigung reines Fulleren C&> mit einer 
15 Stundenleistung von 0,4 kg erhalten werden. 

Beispiel 3 

20 Das Verfehren gemSss Beispiel 1 wurde wiederholt, lediglich der Wannabscheider (2) wurde 
durch einen Filter aus por5ser Keramik ersetzt 

Der aus dem Filter austretende und in den Kaltabscheider (3 ) eintretende Gasstrom bestand nur 
noch aus mit gasfbrmigen Fullerenen C^ beladenem HeUura. Der Wirkungsgrad des Filters 
betrug ca. 90%. Nach diesem Verfehren konnte nach Reinigung reines Fulleren mit einer 
25 Stundenleistung von 0,6 kg erhalten werden. 

Beispiel 4 



30 



Das Verfehren gemass Beispiel 1 wurde wiederholt, lediglich der mikronisierte Graphit wurde 

durch einen hochreinen Acetylenruss der Firma SN2A, F- Berre l'Etang, ersetzt Nach diesem 
« 
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Verfahren konnte nach Reinigung reines Fulleren C«o mit einer Stundenleistung von 0,8 kg 
etnahen werden. 



Beispiel5 

Das Verfehren gemass Beispiel 1 wurde wiederholt, ledigiich der mikronisierte Graphit wurde 
durch einen hochreinen entgasten pyrolytischen Graphit des Typs ENSACO Super P der Firma 
MMM-Carbon, B-BrQssel, ersetzt. Nach diesem Vertahren konnte nach Reinigung reines 
Fulleren mit einer Stundenleistung von 0,7 kg erhalten werden. 
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1 . Vorrichtung zur kontinuierlichen Herstellung von Russen mit hohem Fullerenanteil aus 
kohlenstoffhaltigen Verbindungen im Plasma bestehend aus 

a) einem Plasmareaktor (1), der aus einer ersten Reaktionskammer (A) besteht, in 
welcher zwei oder mehrere Elektroden (4) eingelassen sind, die erste 
Reaktionskammer (A) ferner eine Zufuhreinrichtung (5) fur das Piasmagas und die 
kohlenstoffhaltigen Verbindungen enthait, welche das Piasmagas und die 
kohlenstofihaltigen Verbindungen zentrai in die Reaktionszone leitet,der 
Plasmareaktor (1) eine der ersten Reaktionskammer (A) angrenzende zweite 
Reaktionskammer (B) enthalt, die fiber geeignete Einfichtungen zur KQhlung des aus 
der ersten Reaktionskammer (A) austretenden Reaktionsgemisches verfttgt, 

b) einem dem Plasmareaktor (1) anschliessenden Warmabscheider (2) und 

c) einem mit dem Warmabscheider (2) verbundenen Kaltafyscheider (3). 

2. Vorrichtung nach Patentanspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der Plasmareaktor (1) 
mit einer hitzebestandigen und wSnneisolierenden Auskleidung (6) versehen ist 

3. Vorrichtung nach Patentanspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass die Auskleidung (6) 
aus Graphit besteht, 

4. Vorrichtung nach einem der Patentansprttche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass zwei 
oder mehrere Elektroden (4) winklig zur Achse so angeordnet sind, dass sie im oberen 
Teil der ersten Reaktionskammer (A) einen Schnittpunkt bilden und fiber in die erste 
Reaktionskammer eingelassenen Stopfbfichsen (7) individuell in der Richtung ihrer 
Achsen stufenlos verstellbar sind, 

5. Vorrichtung nach Patentanspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dass drei mit 
Dreiphasenwechselspannung betriebene Elektroden (4), die aus Graphit bestehen, 
eingesetzt sin<L 
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Vorrichtung nach einem der Patentanspruche 1 bis 5 f dadurch gekennzeichnet, dass als 
Einrichtung zur Ktihlung eine Zufuhreinrichtung (8) fur Plasmagas vorgesehen isL 

Vorrichtung nach einem der PatentansprOche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass der 
Wannabscheider (2) in Form eines isotherm beheizbaren Zyklons ausgestaltet ist, welcher 
im unteren Teil eine Schleuse (9) zur Abtrennung der nicht flGchtigen Bestandteile und 
eine Leitung (10) zur Rttckfilhrung der nicht flachtigen Bestandteile in den Plasmareaktor 
(1) enthSlt, sowie im oberen Teil eine Leitung (1 1) zur Oberfabnmg der flachtigen 
Bestandteile in den Kaltabscheider (3) enthfilt 

Vorrichtung nach einem der PatentansprOche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass der 
Wannabscheider (2) in Form eines warmebestfindigen Filters ausgestaltet ist 

Vorrichtung nach einem der Patentansprflche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass der 
Kaltabscheider (3) in Form eines kdhlbaren Zyklons ausgestaltet ist, welcher im unteren 
Teil eine Schleuse (12) zur Abtrennung der Fuileren haltigen Russe und im oberen Teil 
eine Leitung (10) zur Rttckffihrung des Plasmagases in den Plasmareaktor (1) enthfilt 

10. Vorrichtung nach Patentanspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass aus der Leitung (10), 
20 welche zur Rttckftlhrung des Plasmagases in den Plasmareaktor (1) vorgesehen ist, eine 

Leitung (13), welche als ZufUhrung des Plasmagases in die zweite Reaktionskammer (B) 
vorgesehen ist, abzweigt. 

11. Vorrichtung nach einem der Patentansprtlche 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, dass eine 
25 Eintragungsvoxrichtung (14) fUr das kohlenstofEhaltige Material vorliegt, die gestattet, 

das kohlenstoffhaltige Material ttber eine Schleuse (15) in die Leitung (10) einzuspeisen. 

12. Verfahren zur kontinuierlichen Hersteilung von Russen mit hohem Anteil an Fullerenen, 
dadurch gekennzeichnet, dass kohlenstofihaltigen Verbindungen im Plasma in der 

30 Vorrichtung nach einem der Patentanspruche 1 bis 1 1 umgewandelt werden. 



7. 

5 



10 

8. 



9. 

15 



WO-98/55396 

PCI7EP98/03399 

14 

13. Verfahren nach Patentanspruch 12, dadurch gekennzeichnet, dass chemisch einheitliche 
stabile Fullerene hergestellt werden. 

14. Verfahren nach Patentanspruch 12 oder 13, dadurch gekennzeichnet, dass FuUeren C M 
C 70 Oder Cg4 oder Gemische dieser Fullerene hergestellt werden. 

15. Verfehren nach einem der PatentansprQche 12 bis 14, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Plasmatemperatur im ersten Reaktionsraum A im Minimum ca. 4000 °C betrfigt. 

16. Verfehren nach einem der Patentansprttche 12 bis 15, dadurch gekennzeichnet, dass als 
Plasmagas ein Edelgas oder ein Gemisch von verschiedenen Edelgasen verwendet wird. 

17. Verfehren nach einem der Patentanspmche 12 bis 16, dadurch gekennzeichnet, dass als 
Plasmagas Helium verwendet wird. 

1 8. Verfehren nach einem der PatentansprQche 12 bis 1 7, dadurch gekennzeichnet, dass als 
kohlenstofxhaltiges Material ein hochreiner Kohlenstoff vom Typ Acetylenruss, 
Graphhpulver, Russe, gemahlene pyrolytische Graphite oder hochkalcinierter Koks oder 
Gemische der genannten Kohlenstoflfe verwendet werden. 

1 9. Verfahren nach einem der PatentansprQche 1 2 bis 1 8, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Temperatur in der zweiten Reaktionskammer (B) auf einer Temperatur von 1000 °C bis 
2700 °C gehalten wird. 

20. Verfehren nach Patentanspruch 19, dadurch gekennzeichnet, dass die Temperatur in der 
zweiten Reaktionskammer (B) durch Zufuhr von kuhlem Plasmagas aus der 
Zufuhreinrichtung (8) reguliert wird. 



21. 



Verfahren nach einem der PatentansprQche 12 bis 20, dadurch gekennzeichnet, dass der 
Warmabscheider (2) isotherm auf einer Temperatur von 600 °C bis 1000 °C gehalten 
wird. 



V 
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22. Verfahren nach einem der Patentanspriiche 12 bis 21, dadurch gekennzeichnet, dass der 
Kaltabscheider (3) bei einer Temperatur von Raumtemperatur bis 200 °C betrieben wireL 

23. Verfahren nach einem der Patentanspriiche 12 bis 22, dadurch gekennzeichnet, dass ein 
5 Russ mit einem hohen Anteil an Fulleren Qo hergestellt wirdL 
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